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可能となった｡また､biotin-streptavidin結合を利用 して一本鎖 DNAをpMF被覆 pAA膜に固定化 し､相
補的なDNA鎖の検出を行ったところ､プローブに相補的なDNAに対 してのみハイブリダイゼーション
に基づくセンサー応答が観測された｡これらの結果から､pMFの被覆がラベルフリーバイオセンシング
への適用に向けた､pAA膜の安定化および機能化法として有効な手法であることが示された｡
第6章 NPWGの高感度蛍光検出への応用
NPWGにおいて光導波路モー ド励起時に形成される増強電場を利用 した高感度蛍光検出法開発につい
ての基礎検討を行った｡蛍光標識したタンパク質 (BSA-AF)をpAA膜に吸着させ､反射および蛍光の角
度スペクトルを測定 したところ､光導波路モードの反射率ディップが出現 した入射角度付近で蛍光シグナ
ル強度が急激に増大 し､光導波路モードによって励起されたBSA-Afが蛍光を発 している様子が観測さ
れた｡また､溶液層中のBSA-AF除去後も蛍光強度ははば変化せず､光導波路モードを励起光として利
用することで､PAA膜内に吸着した分子からの蛍光を選択的に測定可能であることがわかった｡transfer
行列法に基づきpAA膜内の電場分布を計算 した結果､低屈折率のPAA膜で励起されたTE｡モードにお
いて最も大きな電場増強度が得られることが予測された｡そこで､ リン酸エッチングによってPAA膜の
屈折率を制御 し､BSA-AFの吸着後の蛍光スペクトルを測定したところ､実際に上記の条件において最
も大きな蛍光シグナルが観測された｡この時得られた蛍光シグナルは､全反射蛍光測定およびAl膜表面
での SPRを利用 したspR増強蛍光測定により得られたシグナルよりも40-100倍強度が大きく､NPWG
が高感度蛍光測定のプラットフォームとして有効であることが示唆された｡さらに､BSA-AFの吸着に対
する光導波路モードの角度シフトからBSA-AFの吸着量について解析 した結果､NPWGによる蛍光増強
がpAA膜による分子吸着容量の向上と､光導波路モードの励起に伴う電場増強の2つの効果に起因する
ことが明らかになった｡
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第 7章
本研究を総括した｡
以上､本研究では､実験とシミュレーションの双方からNPWGセンサーのセンサー応答について精査
し､pAA膜の構造 ･光学特性やPAA膜で励起される光導波路モードの特性を制御することでラベルフリー
光学バイオセンサーの高感度化を達成した｡また､高分子電解質交互積層膜の被覆により､pAA膜の化
学的安定性の向上やプローブ固定化に基づくNPWGセンサ-への選択性の付与が可能であることを見出
した｡ナノ細孔への分子移動の制御など､今後､解決すべき課題は残るものの､本研究で得られた知見は
ナノポーラス膜の高感度ラベルフリーバイオセンサーや高感度蛍光測定のプラットフォームとしての応用
上極めて有用であり､またその有効性を示すものであると言える｡
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論文審査の結果の要旨
本論文は､｢ナノポーラスアルミナP,AA)/アルミニウム(Al)積層膜における光導波現象を利用した光
学ラベルフリーバイオセンサー｣に関する研究成果について報告したものである｡
第-葦では､本研究の学術的背景ならびに目的について述べている｡
第二章では､センサー基板となるPAA/Al積層膜を蒸着 Al膜の部分的陽極酸化により作製するととも
に､積層膜の構造とプローブ光の入射条件の制御により､積層膜における光導波路モードの励起を制御可
能であることを示している｡
第三章では､PAA膜への分子吸着に基づく屈折率実数項変化に対して光導波路モードが定量的なレッ
ドシフトを示すこと､また虚数項変化に基づく励起効率の変化から､吸着した分子の吸収スペクトルを評
価可能であることを見出している｡
第四章では､PAA膜の構造と光学特性を最適化することで､ナノポーラス光導波路 (NPWG)センサー
のセンサー応答が大幅に向上することを明らかにしている｡フレネル計算に基づく解析の結果､最適化し
たNPWGセンサーが表面プラズモン共鳴 (SPR)センサーに比べ20倍以上高感度であることが見出された｡
第五章では､PAA膜上への高分子電解質交互積層膜の被覆によりPAA膜の化学的安定性が飛躍的に向
上すること､また､交互積層膜を介してプローブDNAをpAA膜上に固定化することで､NPWGセンサー
をDNA検出に適用可能であることを示している｡
第六章では､光導波路モード励起時に形成される増強電場を利用することで､NPWGを高感度蛍光検
出のプラットフォームとして利用可能であることを見出している｡
第七章では､本研究で得られた知見を総括している｡
本研究で得られた知見は､高感度光学バイオセンサーの開発上極めて有用であるとともに､規則性ナノ
ポーラス膜の分析化学的応用に新たな方法論を提示するものである｡
以上の研究成果は論文提出者が自立して研究活動を行うに必要な高度の研究能力と学識を有することを
示している｡したがって､堀田-海君提出の博士論文は博士 (理学)の学位論文として合格と認める｡
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